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چکیده
صنایع، به دلیل سادگی، هزینه کـم و سـرعت هايفاضالباز هاآالیندهمغناطیسی و به دنبال آن جداسازي مغناطیسی هايجاذباستفاده از امروزه :زمینه و هدف
و )Fe3O4)Fe3O4/PACنانو ذراتحاضر، سنتز کامپوزیت مغناطیسی کربن فعال/هدف از انجام مطالعه روازاینباال بسیار مورد توجه محققان قرار گرفته است. 
.بودفاضالب سنتتیکهمزمان سرب و آنیلین از حذفیک جاذب مغناطیسی براي عنوانبهاستفاده از آن 
، زمـان تمـاس، pHبررسـی تغییـرات پارامترهـایی همچـون بافرآیند جذبعملکردو مورفولوژي جاذب و همچنین سطحیخصوصیات فیزیکی، :روش بررسی
هاي تعادلی فرونـدلیچ حاصل از آزمایشات جذب از ایزوترمهايدادهبراي توصیف مورد مطالعه قرار گرفت. در یک سیستم ناپیوسته و دما شوندهجذبغلظت جاذب و 
اده شد.و النگمیر و همچنین معادالت سینتیکی الگرگرن، هو و ایلوویچ استف
g/L2و مقـدار min60، زمـان pH=6% آنیلین با استفاده از جاذب سنتز شده تحت شـرایط بهینـه ( 94% سرب و 90نتایج مطالعه حاضر نشان داد که :هایافته
ی شبه درجه دوم همبسـتگی بهتـري حاصل از آزمایشات تجربی جذب با دو مدل ایزوترم النگمیر و فروندلیچ و مدل سینتیکهايداده. جاذب) قابل حذف بوده است
.داشتند
و آنیلـین داشـته و همزمـان سـرب حـذف بـراي را مـؤثري ظرفیت جذب Fe3O4/PACتوان اظهار داشت که با توجه به نتایج تحقیق حاضر، می:گیرينتیجه
.گرددپیشنهاد میهایندهآالحاوي این صنعتیهايپسابدر تصفیه کارآمدیک جاذب عنوانبهآني بهینه ازاستفادهبنابراین 
.سطحی، سرب، کربن فعال، آنیلین، فاضالب صنعتی، کامپوزیت مغناطیسیجذب:هاکلیدواژه
مقدمه
افزایش سریع صنایع و به دنبال آن افزایش دفـع 
خصـوص بـه ، زیستمحیطبه منابع آبی و هاآالینده
در زمینه ترکیبات آلی و فلزات سنگین، پیامـدهاي 
است جدي و نامطلوبی را سبب شده حیطیمزیست
ــی از ]1،2[ ــابع آب ــوالً در من ــات معم ــن ترکیب . ای
سمیت، مقاومت و پایداري باالیی برخوردار هستند. 
آنیلین یک ترکیب آلـی سـمی اسـت و بـه میـزان 
زاجهـش و زاسرطان% در آب محلول است که5/3
ــدیل  ــه تب ــر ب ــون منج ــور آن در خ ــوده و حض ب
سرب ].3،4[شودمیتهموگلوبین هموگلوبین به م
نیز یـک فلـز سـنگین اسـت کـه بـه دلیـل ایجـاد 
ریـه، بینـی و هـاي سـرطان از قبیـل هـایی بیماري
اسـتخوان، اخـتالالت ذهنـی و عصـبی، درماتیـت، 
یک ماده عنوانبهمغزي هايآسیبمسمومیت و یا 
ـاك  ـن ]5،6اسـت [شـده بنـديطبقـهخطرن . ای
ـ  ـهدتاً و ترکیبـات (سـرب و آنیلـین) عم صـورتب
صنایع پتروشـیمی، نفـت، هايفاضالبهمزمان در 
، هاان، رنگ و پیگمهاکشآفتصنایع تولید سموم و 
صنایع تولید مـواد منفجـره و مـواد فتوگرافیـک و 
.]4،7[شوندمییافت سازيالستیکصنایع 
حذف فلزات سنگین و ترکیبات آلی از منابع آبی 
تجزیـه زیسـتی و غیرقابلبه دلیل داشتن طبیعت 
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اسـت. غیـرممکن تصفیه، مشکل و در برخی مواقع 
از: تعـویض یـونی، انـد عبـارت فراینـدها عمده این 
، هـاحـاللفیلتراسـیون غشـایی، اسـتخراج توسـط 
ــايروش ــذب، ه ــیمیایی، ج ــهالکتروش ــینیت نش
هـاي اکسیداسیونبیولوژیکی، هايروششیمیایی، 
. ]8-10[الکتروشــیمیایی، کاتالیســتی و فنتــون 
ساده، هزینه کـم برداريبهرهکارایی باال، طراحی و 
اساسـی هـاي ویژگیخطرناك از و عدم تولید مواد
توجـه روازایـن و آیـد مـی فرایند جـذب بـه شـمار 
ــذف  ــاربرد آن در ح ــر ک ــان را ب ــیاري از محقق بس
ه بـه خـود جلـب کـرد محیطـی زیستي هاآالینده
نظیر کربن فعـال، هاجاذباست. شمار متعددي از 
، اکسـیدهاي منگنـز، پوسـت سنگزغالخاکستر و 
و هـا رزیـن بادام و مواد دیگر، کائولینیـت، باگـاس، 
جاذب بـراي جـذب فلـزات عنوانبهکود کمپوست 
آبـی هايمحیطسنگین و برخی از ترکیبات آلی از 
داراي اهجاذباما برخی از این ؛ استفاده شده است
جـذب کـم و بـه دنبـال آن هـاي ظرفیـت سطح و 
کربن فعال کهدرحالیراندمان پایین جذب هستند، 
به دلیل سطح و حجم باالي منافذ، ظرفیـت بـاالي 
. ]11-13[اسـت ترمتداولجذب و قابلیت بازیافت 
از طرفی دیگر برخی خصوصیات کربن فعـال نظیـر 
بـه تولید سـاده و ارزان و دسترسـی آسـان منجـر 
استفاده گسترده آن توسط بسیاري از محققـان در 
تصفیه آب و فاضالب شده است.
Wu)2012 دقیقـه را بـراي 480) زمان تعـادل
آبی توسط کربن فعـال هايمحیطجذب آنیلین از 
گزارش کرد و مدل سـینتیکی شـبه درجـه دوم را 
گـزارش هادادهمدل مناسب براي توصیف عنوانبه
هـاي داده)2013و همکاران (Cechinel].7[کرد
سرب بـر روي کـربن هايیونتجربی فرایند جذب 
فعال را متناسب با مدل سینتیکی شبه درجـه دوم 
و مدل ایزوترمی النگمیر گزارش کردند و یافتند که 
زمان رسیدن بـه نقطـه تعـادل جـذب بـا افـزایش 
و حداکثر ظرفیت یابدمیغلظت اولیه سرب کاهش 
Tang].14[بوده اسـت mg/g6/47جذب برابر با 
) در بررسی جذب همزمان فلز 2012و همکارانش (
مس و آترازین توسط کـربن نـانوتیوب مغناطیسـی 
شده، نشان دادند کـه در شـرایط اسـیدي کـارایی 
تـأثیر فلـزي مـس هـاي یـون فرایند بهتـر بـوده و 
آتـرازین هـاي مولکـول بازدارندگی بـر روي جـذب 
زمـان عنوانبهساعت6ن در این مطالعه زمادارند.
رسیدن فرایند جذب به نقطه تعادل مشـخص شـد 
]15.[
هـاي مقیـاس استفاده از کـربن فعـال امـروزه در 
بزرگ به دلیل وجود مشکالتی نظیـر فیلتراسـیون، 
پراکندگی و ایجاد کدورت و آلودگی ثانویه و هزینه 
لـذا فـراهم ].16[باالي احیاء محـدود شـده اسـت 
استفاده بهینه از کربن فعال و کردن شرایطی جهت
بـا سـایز نـانو و پـودري، هـايجـاذبحتـی سـایر 
از طریق هاآنالقاء خاصیت مغناطیسی در تواندمی
و یـا Fe3O4سـنتز نـانوذرات اکسـید آهـن نظیـر 
گونـهایـنبـا ایـن نـانوذرات باشـد. هـاآنترکیـب 
(مغناطیسـی) معمـوالً پـس از سـنتز، بـه هاجاذب
ي جـذب شـده از طریـق یـک هـاآالینـدههمـراه 
. عالوه بر ایـن شوندمیآهنرباي خارجی جداسازي 
) منجـر Fe3O4وجود مواد اکسید آهن مغناطیسی (
به پایداري شیمیایی، کـاهش سـمیت و همچنـین 
. ]17,18[شـود مـی قابلیت بازیافت عـالی جـاذب 
Kakavandiتـأثیر ) در بررسـی 2013(و همکاران
ند، مقدار جاذب و غلظت ، دما، زمان ماpHتغییرات 
جذب آنیلـین توسـط کـربن اولیه آنیلین در فرایند
mg/gفعال مغناطیسی حداکثر ظرفیـت جـذب را 
. در ارتبـاط بـا روش ]19[گـزارش کردنـد91/90
جداسازي مغناطیسی و استفاده از اکسیدهاي آهن 
مغناطیسی، محققان بسیاري کـربن فعـال را بـراي 
ل، جیوه، کلروبنـزن، یی همچون فنهاآالیندهحذف 
-22[انـد کـرده سیانید و آموکسی سیلین مگنتیت 
20[.
تهیه فاضالب صـنعتی منظوربهدر مطالعه حاضر 
یک آالینده آلی و سـرب عنوانبهسنتتیک، آنیلین 






































1394مهر و آبان، 4، شماره 12دوره دو ماهنامه                 
91 ...عیصنافاضالبازنیلیآنوسربهمزمانحذف
همزمـان در فاضـالب خروجـی از برخـی صورتبه
، انتخـاب شـدند و بسـتر باشـند مـی صنایع موجود 
تهیـه و سـپس هـا آنجدیدي براي حذف همزمان 
شرایط آزمایشگاهی جهت افزایش ظرفیـت جـذب 
بنـابراین هـدف از ایـن مطالعـه ؛ بهینـه شـد هاآن
بررسی میـزان حـذف همزمـان سـرب و آنیلـین از 
نمونه فاضالب سـنتتیک بـا اسـتفاده از کامپوزیـت 
است.Fe3O4/PACیسیمغناط
یبررسروش 
مطالعه حاضر یک مطالعه تجربی : مواد و وسایل
بوده که در مقیاس آزمایشگاهی انجـام شـد. تمـام 
مواد مورد نیاز در این مطالعـه شـامل کـربن فعـال 
)، Fe(NO3)3.9H2O)، نیترات آهـن ( PAC(پودري
) و C5H7NH2()، آنیلینPb(NO3)2(نیترات سرب
) از شرکت مرك آلمان تهیه HNO3(اسید نیتریک
مورد اسـتفاده در مطالعـه هايمحلولگردید. کلیه 
pHحاضر از آب دیونیزه با خلوص باال تهیه شدند. 
مـوالر 1/0با استفاده از اسید کلریدریک هامحلول
)HCl مـوالر ( 1/0) و هیدروکسید سـدیمNaOH (
-HACH-HQ(متر مدلpHو با استفاده از تنظیم
USA .جداســازي منظــوربــه) ســنجش شــدند
اطیسی جاذب از محلول از آهنربا مکعبی شکل مغن
ــی  ــدت مغناطیس ــا ش ــد. 3/1ب ــتفاده ش تســال اس
سرب و آنیلین بـه ترتیـب بـا ماندهباقیهايغلظت
جـذب اتمـی سـنج طیـف هـاي دسـتگاه استفاده از 
) و 200Perkin Elmer Analyst(مـدل 1ايشعله
) مـورد 7400CE CECILمدل (اسپکتروفتومتري
ند.سنجش قرار گرفت
ـ یمغناطتهیه کامپوزیت  : Fe3O4/PACیس
شده بـا نـانوذرات مگنتیـت کربن فعال مغناطیسی
Fe3O4)Fe3O4/PAC بــه روش هــم رســوبی و (
مطابق روش ذکر شده در کار قبلـی تهیـه گردیـد 
PACدر این روش، ابتدا مقدار مشخصـی از . ]22[
1. Atomic Absorption
3% اشـباع و بـه مـدت 65اسید نیتریک cc20در 
توسـط دسـتگاه حمـام oC80ساعت تحت دمـاي 
خـأل التراسونیک هموژن شد. سپس نمونه با پمـپ 
ــن  ــرات آه ــول نیت ــودر حاصــله در محل ــر و پ فیلت
)g/L4/0( اشباع گردیـد و پـس از همـوژن سـازي
مجدد، نمونه به کمک فیلتر کاغذي صاف شـد. در 
مرحله بعد نمونه در داخـل کـوره الکتریکـی طـی 
گـاز تماسدر oC750ساعت و دماي 3مدت زمان 
بعـد از نیتروژن قرار داده شد. جـاذب سـنتز شـده 
چندین بار شستشو با آب مقطر و جداسازي آن در 
خشـک و oC105مجاورت آهنربا، نهایتاً تحت دماي
استفاده در داخل دسیکاتور نگهداري شد.منظوربه
ــوژیکی  ــی، ســاختاري و مورفول خصوصــیات فیزیک
شـده، بـا جاذب و همچنین اندازه نـانوذرات سـنتز 
1لیسـت شـده در جـدول هـاي تکنیکاستفاده از 
مورد آنالیز قرار گرفتند.
آزمایشات مربوط به فرایند : روش مطالعه جذب
جذب همزمان سرب و آنیلـین بـر روي کامپوزیـت 
Fe3O4/PACهـاي در راکتور بسته و در داخل ارلن
هـاي محلـول انجـام شـدند. ابتـدا cc100با حجم 
هیتهmg/L1000ین با غلظت استوك سرب و آنیل
بررسی عملکرد جاذب سنتز شده، منظوربهشدند و 
mL50از جـاذب بـه ارلـن حـاوي g05/0مقـدار
صـورت بهسرب و آنیلین (mg/L50محلول حاوي 
همزمان) اضافه و براي مدت معینی توسط دستگاه 
همـزده شـد. پـس از ایـن rpm240شیکر با دور 
یسـی، جـاذب از مدت به کمـک جداسـازي مغناط 
سرب و آنیلـین ماندهباقیهايغلظتمحلول جدا و 
در مورد سنجش قرار گرفت. الزم به ذکر است کـه 
هاي با غلظـت مشـابه کلیه مراحل آزمایش از نمونه
هـاي نمونهعنوانبهآنیلین و سرب اما بدون جاذب 
شـرایط سـازي بهینـه منظـور بهشاهد استفاده شد. 
بـر مـؤثر ینـه فاکتورهـاي جذب و تعیین مقادیر به
pHصـورت بـه هاآنهر یک از تأثیرفرایند جذب، 
دقیقه)، مقدار جاذب300()، زمان تماس10تا 2(
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mg/L300( ) تـا 20و دمـاoC50 مـورد مطالعـه (
قرار گرفـت. در هـر مرحلـه از آزمایشـات بـا ثابـت 
پارامتر، تنها اثر تغییر یک پـارامتر سایرداشتننگه
بر بازدهی جذب مورد بررسی قـرار گرفـت. تعـداد 
آزمایشات جذب در هر مرحله با احتسـاب سـه بـار 
ــرار  ــادیر 340تک ــانگین مق ــود و می ــدد ب ــاآنع ه
نتایج نهایی در محاسـبات مـورد اسـتفاده صورتبه
در پایان هـر آزمـایش میـزان سـرب و قرار گرفت. 
) و همچنـین qeب شده بر روي جاذب (آنیلین جذ
) براي هـر نمونـه بـه %Adsorptionدرصد جذب (














ــا ( ــواد mg/L (C0در اینجـ ــه مـ ــت اولیـ غلظـ
غلظـت mg/L (Ce(سرب و آنیلـین)، ( شوندهجذب
حجم محلول ذب در جرم جاwو هاآالیندهتعادلی 
)g/L(.هستند
معـادالت سـینتیکی : معادالت سینتیک جذب
هـاي مـاده تشریح رفتـار انتقـال مولکـول منظوربه
و شـوند مـی در واحـد زمـان اسـتفاده شوندهجذب
ممکن اسـت فراینـد جـذب در چنـد مرحلـه و بـا 
هاي مختلف انجام شود. در مطالعه حاضر از سرعت
(شبه درجـه اول)، 2نچهار مدل سینتیکی، الگرگر
و مدل نفـوذ 4(شبه درجه دوم)، مدل ایلوویچ3هوو
فرایند جذب اسـتفاده سازيمدلبراي ايذرهدرون





در جدول . اندشدهارائه2سینتیکی فوق در جدول 
ــوق ( ــب mg/(g.min) (k2و min (k1/1ف ــه ترتی ب
و qeشبه درجه دوم، ضریب سرعت و ثابت واکنش 
)mg/g (qt به ترتیب ظرفیت جذب در زمان تعادل
g/mg)β)وmg/g min (α(و پارامترهايtو زمان 
به ترتیب بیانگر میزان نرخ جذب اولیه و انـدازه نیز
بـراي جـذب سـازي فعـال انـرژي (پوشش سطحی 
شیمیایی) هستند. در مدل سینتیکی شـبه درجـه 
) از رابطـه mg/g.min (h((دوم میزان جذب اولیـه 
h=k2q2e ــوذ ــدل نف ــت. در م ــبه اس ــل محاس قاب
kiنیز ايذرهدرون (mg/g.min0.5) ثابت معادلـه و
Ci (mg/g) هستند.مرزيالیهثابت معرف ضخامت
هـاي تعـادلی ایزوتـرم : معادالت تعادل جـذب 
هـاي یک پارامتر مهم در طراحی سیسـتم عنوانبه
ي کننده رابطهتوصیفجذب کاربرد دارند و در واقع 
و ظرفیـت جـذب جـاذب شـونده جذببین غلظت 
هستند. در مطالعه حاضر از دو مدل متداول یعنـی 
فروندلیچ و النگمیر براي این منظور استفاده شـده 
ــدول  ــه در ج ــت ک ــایش داده 2اس ــدهنم ــدش . ان
)mg/g(L/mg)1/n(kF وnهــاي فرونــدلیچ ثابــت
ت یا شـدت شاخص مطلوبیn/1هستند که در واقع 
ظرفیـت جـذب جـاذب اسـت. kFفراینـد جـذب و 
ــین ( ــت L/mg(kLهمچن ــر و (ثاب mg/g(qoالنگمی
حداکثر مقدار ماده جذب شده در واحد جرم جاذب 
بـراي تعیـین نـوع RLفـاکتور بـدون بعـد هستند.
مطلوبیت فرایند جذب در مـدل النگمیـر اسـتفاده 
.شودمیي زیر تعیین مقدار و از رابطهشودمی
)3(
پارامترهاي ترمودینامیکی ترمودینامیک جذب:
ــد جــذب عمــدتاً شــامل  ــتاندارد فراین ــالپی اس آنت
)Ho∆) ــتاندارد ــرژي آزاد اس ــی ∆Go)، ان ) و آنتروپ
هستند. مقادیر ایـن پارامترهـا بـا )∆Soاستاندارد (




















































J/molثابـت جهـانی گازهـا R، 5و 4در روابط 
K)314/8 (وkL)L/g ( نسبت مقدار آالینده جـذب
ي آن مانـده باقی) به مقدار mg/gشده روي جاذب (
از ∆Soو ∆Hoهستند. مقادیر )mg/Lدر محلول (
محاسـبه T/1مقابـل در lnkLرسم نمـودار خطـی 




سطح ویژه، متوسـط : Fe3O4/PACخصوصیات 
انـدازه و حجـم منافـذ بـراي جـاذب سـنتز شـده 
m2/g2بـه ترتیـب برابـر بـا BETآنـالیز وسـیله به
/771 ،nm5/3 وcc/g87/4 1تعیین شد. شـکل
را براي جاذب سـنتز SEMتصویر مربوط به آنالیز 
. الگـوي دهـد مـی شـان شده قبل از فرایند جذب ن
) و تصـویر میکروسـکوپ XRD(کسیاپراش اشعه 
) براي ذرات اکسـید آهـن TEMالکترونی عبوري (
)Fe3O4 آنـالیز شده است. ارائه2) در شکلTEM
داراي سـاختار مکعبـی Fe3O4نشان داد کـه ذرات 
.اندبودهنانومتر 80کمتر از اياندازهشکل و 
ر آن فراینـد اسیدیته محیطـی کـه د : pHتأثیر
تا حد زیادي در میزان افتدجذب سطحی اتفاق می
اسـت. بخشـی از ایـن مـؤثر جذب و کارایی حذف 







)Fe3O4/PACتکنیک مورد استفاده براي تعیین ویژگی هاي جاذب (-1جدول
کاربرد (هدف)مدل دستگاهآنالیز
طحی و مورفولوژي جاذبتعیین مشخصه هاي سSEM(30-PHILIPS, XLمیکروسکوپ الکترونی روبشی (
Brunaeur, Emmett and
Teller(BET)
2000Quantachrome, NOVA تعیین خصوصیات فیزیکی جاذب (مساحت سطح
ویژه، اندازه و حجم منافذ)
آنالیز ساختار کریستالی جاذب سنتز شدهXRD(2000Quantachrome, NOVA(دستگاه تفرق اشعه ایکس
تعیین سایز نانوذرات سنتز شدهTEM(208PHILIPS, EMی (میکروسکوپ الکترونی انتقال
Fe3O4/PACمدل هاي سینتیکی و تعادلی مورد استفاده براي فرایند جذب همزمان سرب و آنیلین بر روي -2جدول
پارامترهانمودارمعادله خطیمدل 
سینتیکی
tqe,exp, k1در مقابل(log(qe-qtشبه درجه اول
tqe,exp, k2در مقابلt/qtشبه درجه دوم
lntα, βدر مقابل qtایلوویچ
qtنفوذ درون ذره اي =kit 1/2+ Ciqt در مقابلt0.5ki, Ci
ایزوترم تعادلی
logCekF, nابل در مقlogqeفروندلیچ
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رقابـت عنوانبهتوانند شوند و میجذب میشدتبه
هـاي کننده عمل کنند و سبب کاهش جـذب یـون 
کـه در pHتـأثیر بخشـی دیگـر بـه و مثبت شوند
اســت مــؤثریونیزاســیون بعضــی از ترکیبــات 
بـر روي pHتغییـرات تـأثیر در بررسی . گرددبرمی
ــزان جــذب ــانمی ــین توســط همزم ســرب و آنیل
محلـول حـاوي Fe3O4/PAC ،mL50کامپوزیـت 
g/L2 اولیه هايغلظتجاذب وmg/L50 سرب و
ارائـه 3نتایج آن در شـکل کهآنیلین استفاده شد 
بازدهی حذف براي هـر ، شان دادنتایج نشده است.
افـزایش و در 6بـه 2از pHدو آالینده با افـزایش 
. بـاالترین یابـد مـی کـاهش 6بـاالتر از pHمقادیر 
pH6حذف براي آنیلین و سرب مربوط به بازدهی
ـا  ـر ب ـه ترتیـب براب ـذا %1/90% و 2/94و ب ـود. ل ب
آزمایشات بعـدي فراینـد جـذب همزمـان سـرب و 
.شدانجام بهینه pHعنوانبهpH6آنیلین در
زمان تعـادل بـراي فراینـد جـذب : زمان تعادل
ــک دوره  ــی ی ــین ط ــرب و آنیل ــان س 300همزم
از هریک از mg/L50اولیه هايغلظتاي در دقیقه
مـورد بررسـی قـرار گرفـت بهینه pHدر هاآالینده
شـود کـه در شـکل فـوق مشـاهده مـی ). 4شکل (
هـايزمـانر دشـوندهجـذبسـرعت جـذب مـواد 
و بعـدي آن بـوده هايزمانابتدایی بسیار بیشتر از 
با افزایش زمـان تمـاس، ظرفیـت ،دیگرعبارتیبهیا
جذب براي هر دو آالینده افزایش یافته است اما در 
ــان ــايزم ــد از ه ــرات 60بع ــاً تغیی ــه، تقریب دقیق
در ظرفیت جـذب مشـاهده نشـده ايمالحظهقابل
بـه 60ش زمـان تمـاس از است. براي مثال با افزای
دقیقه، ظرفیت جذب براي سرب و آنیلین بـه 300
ــب از  ــه mg/g5/23و 5/22ترتی mg/gو 6/22ب
دهـد میافزایش یافته است. این نتایج نشان 7/23
که فرایند جذب همزمان سرب و آنیلـین در زمـان 
دقیقه به تعادل رسـیده اسـت و بنـابراین ایـن 60
زمـان عنـوان بـه ات جـذب زمان براي ادامه آزمایش




) و (ب) تصـویر XRD(الف) آنـالیز پـراکنش اشـعه ایکـس ( -2شکل
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ــأثیر ــتت ــايغلظ ــاذب و ه ــف ج مختل
با افزایش مقـدار نتایج نشان داد که: شوندهجذب
، میزان جذب براي سـرب از g/L2به 5/0جاذب از 
% افـزایش 94بـه 70% و براي آنیلین از 90به 35
g/L2در مقـدار کهاینبنابراین با توجه به ؛ یابدمی
ز جاذب، بازدهی حذف براي هر دو ترکیـب بـاالي ا
غلظـت عنـوان بـه لذا ایـن مقـدار ، بوده است90%
بـه )ب(و )الف(5شکل . شدبهینه جاذب انتخاب 
هـاي غلظـت تـأثیر ررسـی بترتیب نتایج حاصـل از 
ــاذب (  ــف ج ــذب) و Fe3O4/PACمختل ــوندهج ش
و pH6(سرب و آنیلین) را تحـت شـرایط بهینـه ( 
5در شـکل .دهنـد می) نشان min60تماس زمان 
که تغییرات غلظت اولیـه بـر شودمیمشاهده )ب(
ــذب  ــزان ج ــأثیرروي می ــت، ت ــته اس ــی داش منف
با افزایش غلظت اولیه سرب و آنیلین از کهطوريبه
90، بازدهی حذف به ترتیـب از mg/L300به 50
.یابدمیکاهش %6/85و 6/46به %3/94و 
ــذب  ــینتیک ج ــادیر : س ــذب مق ــت ج ظرفی
شبه درجه اول و هايمدل) براي qe,calمحاسباتی (
بر میزان حـذف همزمـان سـرب و آنیلـین pHتاثیر تغییرات -3شکل
ــط  ، =Fe3O4/PAC)mg/L50=C0(Pb,An)،g/L2Wتوســ
oC20T= وmin300t=(





(الف)تاثیر تغییرات مقدار جاذب و (ب) تاثیر تغییرات غلظت جذب -5شکل
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و mg/g1/23و 2/22دوم به ترتیب بـراي سـرب 
به دست آمد. ضـمن mg/g2/24و22براي آنیلین 
) حاصـل از qe,expاینکـه ظرفیـت جـذب تجربـی (
زمـان تمـاس تأثیرآزمایشات که در مرحله بررسی 
mg/gن و براي آنیلـی 5/22حاصل شد، براي سرب 
اسـت. مقـادیر پارامترهـاي سـینتیکی بـوده 5/23
فرایند جذب همزمان سرب و آنیلین بـراي غلظـت 
شـده ارائـه 3، در جـدول هـا آناز mg/L50اولیه 
ــیمشــاهده اســت. ــرین ضــریب شــودم ــه کمت ک
همبسـتگی مربـوط بـه دو مـدل ایلـوویچ و نفـوذ 
سـینتیک هـايمـدلاسـت. منحنـی ايذرهدرون
راي جذب همزمان سرب و آنیلین در مطالعه شده ب
تجربی حاصـل از آزمایشـات در هايدادهمقایسه با 
شده است.ارائه6شکل 
بـر )oqحداکثر ظرفیت جـذب ( : ایزوترم جذب
بـراي سـرب oC50مبناي مدل النگمیـر در دمـاي 
.حاصـل شـدmg/g6/206و بـراي آنیلـین 3/94
ی هـاي تعـادل مقادیر پارامترهـاي ایزوتـرم 4جدول 
جـذب همزمـان فرایند النگمیر و فروندلیچ را براي 
نشان oC50-20سرب و آنیلین در محدوده دماي 
که ضریب شودمی. در جدول فوق مشاهده دهدمی
النگمیر هايمدلهمبستگی براي هر دو آالینده در 
ترمودینامیــک اســت.<97/0R2و فرونــدلیچ 
د مقادیر آنتـالپی اسـتاندار حاضرمطالعهدر : جذب
)Ho∆( آنتروپی استاندارد (وSo∆ براي جذب هـر (
دو آالینده، مثبت و مقـادیر انـرژي آزاد اسـتاندارد 
)Go∆ نیـز 5در جـدول .اسـت حاصل شده ) منفی
مقادیر به دست آمده بـراي هریـک از پارامترهـاي 
شده است.ارائهفوق ترمودینامیکی فرایند 
گیريو نتیجهبحث
بـه جـاذب سـنتز ) مربوط 1شکل (SEMتصویر 
است کـه در آن حضـور منافـذ و keV25شده در 
خلل و فرج روي کربن فعـال بـا توزیـع یکنواخـت 
قابل مشاهده است و در واقع آنالیز فوق گویاي این 
ل خـوبی خمطلب است که جاذب سنتز شده از تخل
ظرفیـت جـذب خـوبی را تواندمیبرخوردار بوده و 
XRDآنـالیز درفراهم نماید.هاآالیندهبراي جذب 







































1394مهر و آبان، 4، شماره 12دوره دو ماهنامه                 
97 ...عیصنافاضالبازنیلیآنوسربهمزمانحذف
oهیـ زاوپیک ایجـاد شـده در الف2شکل مطابق 
5/35θ=2 ،ذرات اکسید این مطلب است که مؤید
حضور داشته و بنابراین آهن در ساختار کربن فعال 
طـوربـهFe3O4اذعـان نمـود کـه ذرات تـوانمـی
سنتز و بر روي کربن فعـال نشـانده آمیزيموفقیت
بـراي )IUPAC(ديبنـ تقسـیم . با توجه بهاندشده
کروپـور یم(:اندازه منافذ موجود در ساختار جـاذب 
)nm2d<مزوپور ،()nm50<d<2() و ماکروپورnm
50d>(( ، کـه منافـذ موجـود در شـودمـینتیجـه
در ، nm5/3متوسط قطـر با Fe3O4/PACساختار 
.]23[گیرندمیدسته مزوپور قرار 
که بازدهی حذف همزمان دهدمینشان 3شکل 
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افـزایش ، 6بـه 2از pHب و آنیلین با افـزایش سر
هاي pHدر حذفپیدا کرده و یا به عبارتی بازدهی
در وضـعیت ایـن روند کاهشی داشته اسـت. 6زیر 
هـاي یـون مورد سرب ممکن است به دلیـل وجـود 
هیـدروژن باشـد کـه بـراي جـذب روي ازحدبیش
سرب رقابت شدید هايیونبا کاتفعالسطح کربن
اما در مورد آنیلـین، دافعـه الکترواسـتاتیکی ؛ دارند
بـا هايمولکولسطح کربن فعال و هايپروتونبین 
ــین در  ــت آنیلــ ــیدي pHبارمثبــ ــاي اســ هــ
)6/4=pH<pka (دلیـل کـاهش بـازدهی توانـدمـی
1کـه از شـکل طـور همـان . ]24,25[حذف باشد
، بازدهی حـذف 10به 6از pHپیداست، با افزایش 
کاهشـی بـوده رونـد یکده داراي براي هر دو آالین
است. این امـر در مـورد آنیلـین احتمـاالً ناشـی از 
هـاي مولکـول هاي بیشتر و -OHرقابت شدید بین 
با بار منفی آنیلین براي جذب بر روي سطح کـربن 
فعال بوده است، البته دافعه الکترواستاتیکی ناشـی 
) و کـربن pH>pkaاز بارهاي منفـی روي آنیلـین ( 
این شرایط نیز منجر بـه کـاهش بـازدهی فعال در 
امـا بـراي سـرب دلیـل آن ؛ ]26[شـود مـی حذف 
ــی ــزي م ــد تشــکیل رســوبات هیدروکســید فل توان
(هیدروکسید سرب) و بنابراین جـذب مقـادیر کـم 
سرب در محلول پس از تشـکیل رسـوب ماندهباقی
باشد. مشابه این حالت در مطالعه جـذب سـرب بـا 
سط سایر محققین گزارش استفاده از کربن فعال تو
].5،27[شده است
ي ظرفیت جذب در ابتـداي مالحظهقابلافزایش 
ناشـی از وجـود توانـد مـی )، 4شـکل زمان تماس (
فعـال زیـاد و اشـباع نشـده در سـطوح هـاي مکان
اما در ادامه با افـزایش ؛ باشدFe3O4/PACخارجی 
کـه ظرفیـت جـذب شـود میزمان تماس مشاهده 
ینده تثبیت شده است. ثابـت شـدن براي هر دو آال
ظرفیت جـذب و یـا رسـیدن بـه نقطـه تعـادل در 
دقیقه ممکن است ناشی از پـر 60بعد از هايزمان
فعال روي سطح جاذب و یا کامـل هايمکانشدن 
بـا طـورکلی بـه . ]28[شدن ظرفیت جـاذب باشـد 
هـاي یـون افزایش زمـان تمـاس میـزان دسترسـی 
خـالی روي سـطح فعـال هايمکانبه شوندهجذب
اشـباع هـا مکـان جاذب کمتر شده و در نهایت این 
برخـی در.رسـد مـی شده و فرایند به نقطه تعـادل 
جذب دقیقه براي 300و 50زمان تعادل مطالعات 
بر روي کربن فعال گزارش و آنیلین سرب به ترتیب 
هـاي زمـان در اخـتالف ایـن ].29، 7[شده اسـت 
هـاي غلظـت وت در تفـا به دلیـل توانمیراتعادل
زیـرا بـا افـزایش ؛ دانسـت شـونده جـذب مواد اولیه 
، رانـدمان حـذف شـونده جـذب غلظت اولیـه مـاده 
تـر کوتـاه کاهش و زمـان رسـیدن بـه تعـادل نیـز 
با کاهش غلظت اولیـه، شـانس برعکسو گرددمی
بـا سـطح شـونده جـذب هـاي مـاده برخورد ملکول
دل جاذب کم شده و نهایتاً رسـیدن بـه زمـان تعـا 
.]22[نیازمند افزایش تماس خواهد بود
افزایش بازدهی حذف در بررسی تغییرات مقـدار 
) ممکـن اسـت بـه دلیـل )الـف(5جـاذب (شـکل 
ــی  ــزایش دسترس ــا اف ــاذب و ی ــطح ج ــزایش س اف
به منافـذ موجـود در شوندهجذبماده هايمولکول
سطح کربن فعال مغناطیسی شـده بـوده باشـد. از 
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بـا که شودمیمشاهده )ب(5طرفی دیگر در شکل 
اولیـه سـرب و آنیلـین، کـارایی هايغلظتافزایش 
حذف کاهش پیدا کرده است. احتماالً ثابـت بـودن 
فعال روي جاذب در برابـر افـزایش هايمحلتعداد 
اشـباع و یا شوندهجذبدو ماده هايمولکولتعداد 
باالي دو آالینـده هايغلظتشدن سطح جاذب در 
ازدهی حذف با افزایش غلظـت دلیل عمده کاهش ب
افـزایش بـازدهی .]22[بوده اسـت هاآالیندهاولیه 
ي سرب و آنیلین با افزایش مقـادیر هاآالیندهحذف 
جاذب همچنین در مطالعـات قبلـی گـزارش شـده 
، 7[است که با نتایج تحقیق حاضر همخـوانی دارد 
29 ،30.[
نتایج حاصل از بررسی سینتیک جـذب همزمـان 
، مطابق جدول Fe3O4/PACسرب و آنیلین توسط 
ـر مبنـاي ضـر 3 یب همبسـتگی انشـان داد کـه ب
، رفتار جذب هر دو آالینده در واحـد محاسبه شده
پیـروي شـبه درجـه اول و دومزمـان از دو مـدل 
که ضریب همبسـتگی شودمیاما مشاهده ؛ کندمی
رجه دوم براي سـرب و آنیلـین در سینتیک شبه د
کـه از حاصل شـده 9997/0و 9994/0به ترتیب 
مقادیر به دست آمده آن براي مدل سینتیک درجه 
مـدل اذعان کرد که توانمیلذاو استاول بیشتر 
از نسبت به سه مـدل دیگـر در مطالعه حاضرفوق
هـاي منحنیاز . بوده استاعتبار بیشتري برخوردار 
مطالعـه شـده در سـینتیکی ايهـ مـدل مربوط به 
6در شـکل فرایند جذب همزمان سـرب و آنیلـین 
مربوط بـه تجربیهايدادهکه شودمیمشاهده نیز 
همبستگی زیادي با مدل شبه درجه هر دو آالینده
که به این نتیجه رسیدتوانمیبنابراین ؛ دوم دارند
مرحله کند کننده در فرایند جذب همزمان سرب و 
و Tang. ]31[ب شیمیایی بـوده اسـت آنیلین، جذ
اي پیرامـون جـذب ) در مطالعـه2012همکـاران (
همزمان آنیلین و کاپروالکتام توسـط کـربن فعـال 
در واحـد هـا آالیندهگرانولی یافتند که رفتار جذب 
.]24[کندمیزمان از مدل شبه درجه دوم پیروي 
در بررسی جـذب همزمـان Valderramaهمچنین
ــین ــل و آنیل ــدل فن ــر دو م ــال، ه ــربن فع روي ک
سینتیکی شبه درجـه اول و دوم را بـراي توصـیف 
.]32[مناسب گزارش کردندهاداده
کـه مقـادیر شـود مـی مشـاهده 3مطابق جدول 
) k2) و دوم (k1مربوط به ثابت واکنش درجـه اول ( 
براي سرب و آنیلـین تقریبـاً یکسـان اسـت و ایـن 
نیلـین بـا سـرب و آ هـاي مولکولکه دهدمینشان 
انـد شدهجذب Fe3O4/PACسرعت برابري بر روي 
که شودمیدر جدول فوق همچنین مشاهده . ]33[
) در مـدل نفـوذ Ci(مـرزيالیـهمقـادیر ضـخامت 
براي هر دو آالینده برابر با صفر نبوده و ايذرهدرون
تنهـا مرحلـه ايذرهدرونکه نفوذ کندمیاین بیان 
و ممکن است عالوه بـر کنترل کننده فرایند نبوده 
، مکانیسم جذب سطحی خـارجی ايذرهدروننفوذ 
ـهنیـز  ـی در فراینـد جـذب عنـوانب عامـل کنترل
.]22[بوده باشدتأثیرگذار
همزمـان سـرب و ایزوترم هاي جـذب در بررسی
کـه ضـرایب شـود مـی مشـاهده ) 4جدول (آنیلین
فرونـدلیچ و مـدل دو دررگرسیون به دست آمـده 
ازبیشـتر و هر دو آالینده هر سه دما برايالنگمیر 
کنـد میاین نتایج بیان است و در واقع بوده 97/0
آزمایشـات هـاي دادهبراي توصـیف که هر دو مدل 
مشـاهده 4در جـدول . مناسـب هسـتندتجربـی، 
که مقادیر حداکثر ظرفیت جذب در مـدل شودمی
برابـر مقـادیر آن 5/2النگمیر براي آنیلـین تقریبـاً 
به دلیلتواندمیرب بوده است. این اختالف براي س
تشکیل کمـپلکس بـین آنیلـین و سـرب از طریـق 
) موجـود در NH2:جفـت الکتـرون آزاد نیتـروژن (
ساختار آنیلین باشد و احتماالً هر اتم سرب با چهار 
اتم آنیلین تشکیل کمـپلکس داده و بـه دنبـال آن 
ـه وجـود  ؛ انـدآوردهیـک سـاختار تتراهـدارال را ب
گفت کـه فلـز سـرب بـا تشـکیل توانمینابراین ب
سینرژیکی بـر روي جـذب آنیلـین تأثیرکمپلکس، 
توجـه قابـل در جدول فـوق همچنـین داشته است. 
است که مقادیر حداکثر ظرفیت جـذب بـر مبنـاي 
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دماي محلول افزایش یافتـه اسـت. بـراي مثـال بـا 
، حداکثر ظرفیت جذب oC50به 20یش دما از افزا
و بـراي mg/g3/94به 80براي سرب به ترتیب از 
افزایش یافته mg/g6/206به 1/201آنیلین نیز از 
کـه افـزایش دمـا روي کندمیاست. این روند بیان 
مثبت داشته است.تأثیرظرفیت جذب 
مربـوط بـه RLمقادیر پارامتر بدون بعـد عالوهبه
نگمیر در کلیه دماهاي مطالعه شده و بـراي المدل
) RL<0>1کمتـر از یـک ( شوندهجذبهر دو ماده 
<1RLمقادیر کهاینو با توجه به حاصل شده است
جـذب =0RLجذب خطی، =1RLجذب نامطلوب، 
جذب مطلـوب را نشـان 1RL<<0ناپذیر و برگشت
جذب همزمان کهشودمیلذا نتیجه .]19[دهدمی
بـوده مطلـوب Fe3O4/PACرب روي آنیلـین و سـ
همچنـین قابـل مشـاهده 4. در جدول ]34[است
مربوط به ایزوترم فروندلیچ در n/1است که مقادیر 
که این هر سه دماي مطالعه شده کمتر از یک بوده
جذب مطلوب دو آالینـده روي نوع نیز نشان دهند 
.]35[جاذب است
اهده مشـ 5شده در جدول ارائهبا توجه به نتایج 
بـراي )∆Hoآنتالپی اسـتاندارد ( مقادیر که شودمی
دهدمیکه نشان ههر دو آالینده مثبت حاصل شد
فرایند جذب همزمان سـرب و آنیلـین انـدوترمیک 
بـوده (گرماگیر) و جذب در دماهاي باالتر مطلـوب 
آنتروپــی مقــادیر مربــوط بــه . ]36،37[اســت
حاصـل مثبتآالیندهبراي هر دو ) ∆Soاستاندارد (
تمایـل جـاذب بـراي مـاده دهنـده نشـانشـد کـه 
و افزایش راندمان با افزایش دما در فاز شوندهجذب
مشترك جامد و مایع در طول فرایند جـذب اسـت 
مقـادیر مربـوط بـه پـارامتر انـرژي آزاد امـا ؛ ]38[
براي و در هر سه دماي مطالعه شده )∆Go(گیبس 
یر منفـی . این مقادحاصل شدهر دو آالینده منفی 
واکنش جذب همزمان سـرب حاکی از آن است که 
ــین روي ــهFe3O4/PACو آنیلـ ــوديخودبـ و خـ
∆Hoمقـادیر کـه ازآنجـایی .]37[استپذیرامکان
، شـونده جـذب آنیلین در مطالعه حاضر براي هر دو 
شـود میبوده، بنابراین نتیجه kJ/mol40کمتر از 
. ]8[که فرایند جذب مکانیسم فیزیکی داشته است
بـراي هـر دو ∆Goهمچنین مقادیر به دست آمده 
آالینده در تمـام دماهـاي بررسـی شـده، کمتـر از 
kJ/mol20- کنـد مـی تأییـد به دسـت آمـده کـه
فرایند جذب سطحی از نـوع فیزیکـی بـوده اسـت 
در مطالعه پیرامون حذف سرب توسـط نـانو . ]22[
با سطوح اکسـید هايجاذبو دیگر Fe3O4جاذب 
.]39، 8[ایج مشابه مشاهده شده استفلزي نت
نتایج مطالعـه حاضـر نشـان داد کـه اسـتفاده از 
ــیت  ــاء خاص ــدف الق ــا ه ــی ب ــانوذرات مغناطیس ن
کـربن ویژهبهپرکاربرد و هايجاذبمغناطیسی در 
ــه  ــوط ب ــل نداشــتن مشــکالت مرب ــه دلی فعـال، ب
جداسـازي، فیلتراسـیون و سـانتریفیوژ یـک روش 
سـت. در مطالعـه حاضـر ساده، سریع و کـاربردي ا 
شرایط بهینه براي فرایند جـذب همزمـان سـرب و 
، مقدار جاذب min60، زمان تماسpH6آنیلین در 
g/L2 و دمايoC50 حاصل شد. حـداکثر ظرفیـت
جذب براي سرب و آنیلین بر مبناي مـدل تعـادلی 
به دسـت mg/g6/206و 3/94النگمیر به ترتیب 
ـ  ا افـزایش زمـان آمد. بـازدهی جـذب دو آالینـده ب
تماس، مقدار جاذب و دماي محلول افزایش یافـت، 
تـأثیر اولیه سـرب و آنیلـین هايغلظتکهدرحالی
داشـت. هـا آنغیرمستقیم بر روي بـازدهی جـذب 
نتایج این مطالعه همچنین نشان داد که فلز سـرب 
سینرژیک بر روي جذب آنیلین داشته اسـت. تأثیر
یل مساحت سطح کربن فعال مغناطیسی شده به دل
کارآمـد ، مؤثریک جاذب عنوانبهتواندمیویژه باال 
ي هـا آالینـده در حذف بسیاري از صرفهبهمقرونو 
از منـابع آبـی مطـرح گـردد و لـذا محیطـی زیست
براي جداسازي سریع و آسـان انـواع رودمیانتظار 
در سـطح وسـیعی هـامحلـولمختلـف جـاذب از 
استفاده گردد.
تشکرتقدیر و 
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دانشگاه علوم پزشکی و خدمات بهداشـتی درمـانی 
تهران و همچنین ستاد ویژه توسعه فناوري نانو بـه 
ــژوهش، تشــکر و  ــن پ ــالی از ای ــت م جهــت حمای
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Simultaneous removal of Lead and Aniline from industrial wastewater
using magnetic composite of Fe3O4/PAC
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Abstract
Background and aims: Today, using magnetic adsorbents and the subsequent magnetically
separation of pollutants is highly considered by researchers due to it’s ease of use, low cost
and rapid results. Therefore the aim of this study was the synthesis of a magnetic composite
of activated carbon/Fe3O4 nanoparticles (Fe3O4/PAC), and its application as a magnetic
adsorbent for simultaneous removal of lead and aniline from industrial wastewater.
Methods: Physical, surface and morphological features of the adsorbent, as well as, the
performance of adsorption process were studied in a batch system by investigating the
changes in parameters such as pH, contact time, adsorbent and adsorbate concentrations,
and temperature. In order to explain experimental data, Freundlich and Langmuir
equilibrium isotherms, in addition to Lagergren, Ho and Elovich kinetic equations were
applied.
Results: Results of this study demonstrated that 90 % of lead and 94 % of aniline were
removable by the synthesized adsorbent under the optimal conditions (pH 6, a contact time
60 min and adsorbent dose of 2 g/L). Experimental data from adsorption were better
described by both Langmuir and Freundlich isotherm models, and the pseudo-second-order
kinetic model.
Conclusion: According to these results, it can be claimed that Fe3O4/PAC had an effective
adsorption capacity for simultaneous adsorption of lead and aniline, and thus, it is
recommended to optimally use Fe3O4/PAC as an efficient adsorbent for treatment of
wastewaters containing these pollutants.
Keywords: Adsorption, Lead, Aniline, Activated Carbon, Industrial wastewater, Magnetic
Nanocomposite.
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